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PROCEDE ET DISPOSITIF DE CONTROL E DE LA LYOPHILISATION SOUS VIDE 

La presente invention est relative a un proc^de de 
controle de la deshydratation de produits et notamment a un 
procede de controle de la deshydratation par lyophilisation 
sous vide de produits initialement congeles. Elle concerne 
5 egalement un procede pennettant de detecter la fin de la 
deshydratation et notamment un procede pour detecter la fin 
de la sublimation d'un produit en cours de lyophilisation. 
Les procedes selon 1' invention peuvent egalement 
s'appliguer h d'autres procedes de sechage de produits, non 
10 necessairement congeles au prealable, dans lesguels la 
chaleur peut etre apportee aux produits par un gaz chaud, 
par contact direct ou encore par rayonnement thermique ou 
infra-rouge. L 9 invention concerne aussi des dispositifs 
pour la mise en oeuvre de ces procedes. 
15 Par "produits" , on entend tout materiau liquide, 

pateux, solide ou solide divise d'origine animale, vegetale 
ou minerale, apte a subir une deshydratation. Ces materiaux 
peuvent etre traites en vrac ou conditionnes en recipients. 
La presente invention s' applique plus particular ement 
20 aux materiaux pour lesquels la teneur en eau finale du 
produit est un critere determinant ou qui peuvent subir des 
dommages importants lorsqu'ils continuent d'etre fortement 
chauffes apres disparition de 1'eau qu'ils contenaient. 
C'est notamment le cas de tous les produits alimentaires et 
25 des produits pharmaceutigues qui peuvent subir une 
alteration de leurs proprietes caracteristiques (texture, 
couleur, aromes, activite biologique, activite 
therapeutique , etc . • . ) . 

Les procedes de sechage auxquels s' applique 
30 1' invention sont tous ceux pour lesquels on peut mesurer la 
teneur en eau du produit. L' invention s' applique tout 
particulierement aux procedes de lyophilisation. 

On sait que la lyophilisation est un proc6de basse 
temperature durant lequel la majeure partie de 1'eau 
35 contenue dans un produit est eiiminee par sublimation. 
Comme pour les autres procedes de deshydratation, le but de 
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la lyophilisation est de diminuer l'activite de l'eau des 
produits afin d' assurer leur conservation. C'est une 
technique particulierement bien adaptee aux produits 
sensibles k la temperature et qui permet de conserver la 

5 major ite des caracteristiques d'origine des produits. Les 
produits deshydrates possedent en outre une porosite elevee 
qui favorise leur rehydratation ou permet une dissolution 
rapide. Les contraintes de qualite des produits lyophilises 
et les couts eleves de 1 'operation necessitent de bien 

10 connaitre la cinetique de deshydratation (vitesse 
d 'elimination de l'eau) afin de pouvoir determiner 
1' instant correspondant a la fin de la sublimation et done 
1' instant auquel il convient d'arreter le precede. 

Jusqu'Si present, faute de methode satisf aisante , la 

15 mesure en ligne de la teneur en eau residuelle des produits 
n'est jamais effectuee et les utilisateurs se limitent le 
plus souvent a des suivis de differentes grandeurs 
permettant d'apprecier plus ou moins finement la fin de la 
lyophilisation. La decision de 1' arret de la lyophilisation 

20 se fait selon des regies empiriques pre-etablies f 
gen^ralement sur la base d'un temps apres apparition d'un 
phdnomene tel que la remont^e en temperature d'un produit 
ou la stabilite de la pression totale apres isolation de 
1' enceinte de lyophilisation. 

25 Pour estimer en continu la cinetique de 

deshydratation, la mesure du poids des produits en cours de 
deshydratation est envisageable . Lors de la lyophilisation, 
on peut egalement utiliser la mesure du poids de la glace 
piegee sur le condenseur. Ceci necessite de concevoir 

30 1' installation de maniere a pouvoir realiser la pesee en 
continu et s'adapte dif f icilement a une installation 
existante. II est egalement possible d'effectuer le bilan 
thermique au niveau du condenseur. Enfin, la simulation par 
calcul a l'aide d'un modele mecanistique peut permettre 

35 d'apprecier cette cinetique. Ceci necessite de connaitre a 
priori les grandeurs relatives au produit, a savoir : la 



WO 95/30118 



3 



PCT/FR95/00563 



valeur de la porosity du materiau, la conductibilite 
thermique du mat6riau congeie et du materiau sec, la teneur 
en eau, la geometrie de l'6chantillon ainsi que les 
coefficients de transfert de chaleur (conduction, 
5 convection, rayonnement) et de transfert de matiere interne 
(valeur de la diffusivite de l'eau dans le produit sec) et 
externe (diffusivite de la vapeur d'eau dans 1' enceinte 
jusqu'au pi£ce f roid) . Une telle simulation est done 
relativement complexe. 
10 Afin de detecter la fin de la deshydratation et en 

particulier, la fin de la lyophilisation, diff£rents 
principes sont utilisables. Un premier ensemble de methodes 
consiste a utiliser des mesures indirectes telles que la 
mesure de la temperature du produit ou de ses proprietes 
15 electriques , des mesures de pression partielle de vapeur 
d'eau ou d'autres composes volatils, ou bien la composition 
du gaz present dans 1' enceinte. Dans le cas oCi 1' enceinte 
de lyophilisation peut etre isolee du reste de 
1' installation, en particulier du condenseur, 1' elevation 
20 de pression totale dans 1' enceinte caracterise un depart 
d'eau du produit. L 7 absence de remontee en pression apr&s 
isolation de 1' enceinte peut etre un critfere de fin de 
lyophilisation. Enfin, la technique de la resonance 
magnetique nucleaire simple ou par imagerie peut egalement 
25 etre utilisee. Une autre approche consiste & preiever 
regulierement des echantillons dans 1' enceinte de 
lyophilisation et a mesurer la teneur en eau, mais elle 
n'est pas praticable k l'echelle industrielle et se limite 
done & des etudes exploratoires h l'echelle de petits 
30 lyophilisateurs . 

Ces methodes d' appreciation de la fin de la 
deshydratation et en particulier de la lyophilisation, sont 
peu aptes a apprecier tant la teneur en eau finale du 
produit que la cinetique de deshydratation caracteristique 
35 du procede. 
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Pour remedier a ces inconvenients , 1' invention propose 
d'evaluer en temps reel la teneur en eau r£siduelle du 
produit en cours de deshydratation pour provoquer, 
6ventuellement de fagon automatique, 1 'arret de la 

5 deshydratation et/ou le changement des conditions 
operatoires. Paralieiement a la determination de la 
cinetique, un estimateur de fin de deshydratation permet de 
declencher, eventuellement de fa<?on automatique, 1' arret de 
la deshydratation ou une diminution de la temperature de 

10 chauffe afin de preserver la qualite des produits dej& 
sees. 

Ainsi, 1' invention concerne un procede de contrdle de 
la teneur en eau d'un produit en cours de deshydratation 
dans un appareil de lyophilisation comprenant des moyens 

15 pour condenser les vapeurs d'eau, celles-ci s ' echappant du 
produit vers lesdits moyens pour condenser, 

Selon 1' invention, le procede consiste a determiner, 
de f agon continue , la teneur en eau & partir de la valeur 
du debit massique de vapeur d'eau s' echappant du produit, 

20 lequel est place dans une enceinte de lyophilisation, cette 
valeur etant determinee h partir de la mesure des valeurs 
de pression totale de 1' enceinte de lyophilisation et des 
pressions partielles de vapeur d'eau dans le flux de vapeur 
entre ledit produit et lesdits moyens pour condenser les 

25 vapeurs d'eau et a la surface desdits moyens, une procedure 
de reglage effectuee initialement ayant etabli, pour le 
produit en cause, la relation entre ces differentes 
valeurs . 

Dans 1' ensemble de la description, on entend par 
30 "d6bit massique d'eau s 'echappant du produit", la quantite 
d'eau s' echappant du produit, par unite de temps. 

L' invention concerne egalement un procede de detection 
de la fin de la deshydratation d'un produit r qui est 
caracterise en ce qu'il consiste h etablir les valeurs de 
35 la quantite de vapeur d'eau s' echappant du produit d'une 
part, selon un mode mixte convection-diffusion valable au 
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cours de la deshydratation et d' autre part, selon un mode 
purement diffusif valable k la fin de la deshydratation et 
a determiner 1'ecart entre ces deux valeurs, la fin de la 
deshydratation etant atteinte quand cet ecart est voisin de 
5 la valeur 0. 

De preference , le produit etant en cours de 
lyophilisation dans un appareil de lyophilisation 
comprenant une enceinte dans laquelle est place ledit 
produit et des moyens pour condenser les vapeurs d'eau, les 
10 deux valeurs de la quantity de vapeur d'eau s'echappant du 
produit sont determinees h partir de la mesure des valeurs 
de pression totale de 1' enceinte de lyophilisation et des 
pressions partielles de vapeur d'eau dans le flux de vapeur 
entre ledit produit et lesdits moyens pour condenser les 
15 vapeurs et a la surface desdits moyens, la fin de la 
sublimation etant atteinte lorsque 1'ecart entre les deux 
valeurs est voisin de la valeur O. 

L' invention concerne egalement un dispositif convenant 
a la mise en oeuvre du procede de controle de la teneur en 
20 eau d'un produit en cours de deshydratation dans un 
appareil de lyophilisation. 

Le dispositif comprend trois capteurs, le premier 
detectant la pression totale dans 1' enceinte de 
lyophilisation, le deuxieme, la pression partielle de 
25 vapeur d'eau entre le produit en cours de lyophilisation et 
les moyens pour condenser les vapeurs d'eau et le 
troisieme, la pression partielle de vapeur d'eau a la 
surface desdits moyens, ainsi qu'un organe d' interpretation 
relie a ces trois capteurs et determinant ie debit massique 
30 instantane de vapeur d'eau s'echappant du produit k partir 
des valeurs mesurees par lesdits capteurs, ledit organe 
pouvant ainsi determiner, de fagon continue, la teneur en 
eau £ partir de la valeur du debit massique d'eau 
s'echappant du produit. 
35 De preference, le dispositif est relie a un organe de 

commande de 1'appareil de lyophilisation. 
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L' invention concerne enfin un dispositif pour la mise 
en oeuvre du proc6d6 de detection de ia fin de la 
d^shydratation d'un produit. 

Un tel dispositif comprend des moyens determinant les 

5 valeurs . de la quantity de vapeur d'eau s'6chappant du 
produit d'une part, selon un mode mixte convection- 
diffusion valable au cours de la d£shydratation et d 'autre 
part, selon un mode purement diffusif valable k la fin de 
la d§shydratation , ainsi qu'un organe d 1 interpretation 

10 determinant, en continu, l'dcart entre ces deux valeurs, le 
moment ou cet ecart atteint sensiblement la valeur O 
correspondant a la fin de la d^shydratation . 

En particulier, 1' invention concerne un dispositif 
pour la mise en oeuvre du procede de detection de la fin 

15 sublimation d'un produit en cours de lyophilisation dans un 
appareil de lyophilisation. Ce dispositif comprend trois 
capteurs, le premier detectant la pression totale dans 
1' enceinte de lyophilisation, le deuxieme, la pression 
partielle de vapeur d'eau entre le produit en cours de 

20 lyophilisation et lesdits moyens pour condenser les vapeurs 
d'eau et le troisieme, la pression partielle de vapeur 
d'eau a la surface desdits moyens, ainsi qu'un organe 
d' interpretation relie a ces trois capteurs et determinant 
l'6cart entre les valeurs de la quantite de vapeur d'eau 

25 s'echappant du produit vers lesdits moyens selon d'une 
part, un mode mixte convection-diffusion, valable en cours 
de sublimation et d' autre part, un mode purement diffusif, 
valable a la fin de la sublimation, le moment ou cet 6cart 
atteint sensiblement la valeur 0 correspondant a la fin de 

30 la sublimation. 

De preference, le dispositif est relie a un organe de 
commande de 1' appareil de deshydratation qui, lorsque la 
teneur en eau a atteint une valeur pr6d6terminee , procede 
automatiquement a une nouvelle phase de f onctionnement , 

35 notamment la procedure d' arret de 1 ' installation, une 
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modification des conditions operatoires ou un autre 
traitement, de nature physique, chimique ou mecanique. 

L' invention sera mieux comprise et d'autres buts f 
avantages et caract^ristiques de celle-ci apparaitront plus 
5 clairement h la lecture de la description qui suit, faite 
au regard des dessins annexes sur lesquels : 

- la figure 1 illustre sch^matiquement une installation 
pour un exemple de mise en oeuvre du proc6d6 selon 
1 ' invention , 

10 - la figure 2 illustre une premiere variante de 

dispositif pour un exemple de mise en oeuvre du 
proc6d6, adapt£e a une premiere configuration 
d' appareil de lyophilisation (a condenseur interne) , 

- la figure 3 illustre une deuxieme variante de 
15 dispositif pour un exemple de mise en oeuvre du 

proc6d6, adapt^e h une deuxifeme configuration 
d'appareil de lyophilisation condenseur externe), 

- la figure 4 est une courbe illustrant les r^sultats 
d'essais fournis par le proced£ et le dispositif selon 

20 1' invention pour la lyophilisation de lait demi-ecr6m£ 

et , 

- la figure 5 est une courbe illustrant les resultats 
d'essais fournis par le procede et le dispositif selon 
1' invention pour la lyophilisation de rondelles de 

25 banane . 

Les 6 laments communs aux differentes figures seront 
d^signes par les memes references. 

En reference k la figure 1, on d^signe par 1 un 
appareil de deshydratation . Un tel appareil comprend, de 
30 fagon classique, une enceinte dans laquelle sont places les 
produits h traiter. 

La reference 2 designe des capteurs places en des 
lieux appropries afin de relever en continu des valeurs 
determinees qui vont etre definies plus precis^roent. 
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modification des conditions operatoires ou un autre 
traitement, de nature physique, chimique ou mecanique. 

L ' invention sera mieux comprise et d'autres buts, 
avantages et caracteristiques de celle-ci apparaitront plus 
5 clairement a la lecture de la description qui suit, faite 
au regard des dessins annexes sur iesquels : 

- la figure 1 illustre sch^matiquement une installation 
pour un exemple de mise en oeuvre du proc6d6 selon 
1 9 invention , 

10 - la figure 2 illustre une premiere variante de 

dispositif pour un exemple de mise en oeuvre du 
. proc6d6, adapt 6e a une premiere configuration 
d'appareil de lyophilisation (a condenseur interne)/ 

- la figure 3 illustre une deuxieme variante de 
15 dispositif pour un exemple de mise en oeuvre du 

proc6d£, adaptee a une deuxifeme configuration 
d'appareil de lyophilisation (a condenseur exteme), 

- la figure 4 est une courbe illustrant les r£sultats 
d'essais fournis par le procede et le dispositif selon 

20 1' invention pour la lyophilisation de lait demi-6cr£m6 

et, 

- la figure 5 est une courbe illustrant les resultats 
d'essais fournis par le procede et le dispositif selon 
1' invention pour la lyophilisation de rondelles de 

25 banane. 

Les 6 laments communs aux differentes figures seront 
d6sign£s par les raemes references. 

En reference a la figure 1, on d£signe par 1 un 
appareil de d^shydratation. Un tel appareil comprend, de 
30 facon classique, une enceinte dans laquelle sont places les 
produits a traiter. 

La reference 2 designe des capteurs places en des 
lieux appropries afin de relever en continu des valeurs 
determinees qui vont etre definies plus pr6cisdment. 
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Le proc6d6 selon 1' invention est base sur l'6tude des 
quant it6s de matiere s'echappant du produit en cours de 
d£shydratation «. 

La quantity de matiere s'echappant du produit en cours 
de d^shydratation peut etre determine directement, 
notamment en utilisant des techniques d' adsorption infra- 
rouge ou de resonance magn^tique nucl6aire. 

Elle peut aussi etre d^terminee au moyen de modules , 
repr^sentatif s des transferts de matiere. 

De mani&re connue, pendant la d^shydratation, la 
matiere s'^chappe du produit selon un mode raixte, du type 
convection-dif fusion. Le module correspondant h ce mode de 
transfert est le modele de Stephan-Nusselt . On peut k cet 
6gard se reporter a l # ouvrage suivant : BIRD R.B., STEWART 
W.E. et LIGHTFOOT E.N. , 1960. Transport phenomena. John 
Wiley & Sons, New York, USA. 

Ce module est base sur l'hypothfese suivante : en 
regime permanent 6tabli, le transfert de matiere s'effectue 
sous l'effet d'un gradient de potentiel au sein d'un fluide 
inerte . 

II prend la forme suivante : 



dans laquelle : 

C n : represente la concentration molaire (mole. L -3 ) 

D : represente la diffusivite (L 2 . t" 1 ) 

£ : represente la fraction molaire et 

i : represente la direction du transfert. 

L'6tude des transferts de matiere montre qu'en fin de 
d^shydratation le modele mixte convection-diffusion tend 
vers une expression plus simple. Physiquement , le transfert 
de matiere devient purement diffusif. 

On suppose qu'en regime permanent etabli, le transfert 
de matifere ne s'effectue que sous le seul effet d'un 
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gradient de potentiel. Le modele de Stephan-Nusselt (1) 
peut alors etre simplified et prendre la forme : 

A = -Q-iD.V^ (2) 

5 

oxi Jl* represente la densite de flux molaire (moles .t" 1 . 
IT 2 ). 

Ce modele (2) est communement denomme modele de Fick. 
Les procedes selon 1' invention sont notamment bases 
10 sur 1 'utilisation de ces modeles lorsgue l'on ne dispose 
pas de moyens permettant une determination directe de la 
guantite de vapeur d'eau s'echappant du produit en cours de 
deshydratation. 

Ces modeles peuvent etre utilises pour tout type de 
15 procedes de deshydratation pour lesquels il est possible de 
determiner la teneur en eau du produit. 

lis peuvent, en general, s'exprimer sous une forme 
simplifiee. Les capteurs 2 permettent de determiner les 
valeurs des grandeurs intervenant dans ces modeles. 
20 Les procedes selon 1' invention sont notamment 

applicables aux procedes de lyophilisation. Dans ce cas, le 
produit est place dans un appareil de lyophilisation 
comprenant, de facon classique, une enceinte pour les 
produits et des moyens servant a condenser les vapeurs 
25 d'eau, tels qu'un condenseur. Pour ce type de procedes, le 
modele de Stephan-Nusselt (1) peut etre exprime sous une 
forme simplifiee. 

En effet, dans le cas d'un tel mode de transfert dans 
un gaz considere immobile, le debit massique d'eau 
30 instantane est proportionnel au logarithme du rapport des 
valeurs de pression partielle du gaz immobile au niveau du 
condenseur et dans 1' enceinte de lyophilisation. 

Ainsi, a partir de la mesure des valeurs de pression 
totale de 1 'enceinte de lyophilisation et des pressions 
35 partielles de vapeur d'eau dans le flux de vapeur et k la 
surface du condenseur, il est possible de determiner 
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1' information cindtique desiree. L' association de ces trois 
mesures est indispensable pour apprecier la cinetique de 
deshydratation. Lorsque le procede utilise est un procede 
de lyophilisation, les capteurs 2 sont prevus pour 
5 determiner les valeurs de press ion. On peut noter que pour 
un confienseur fonctionnant en equilibre thermodynamique , la 
valeur de pression partielle de vapeur d'eau du condenseur 
peut etre deduite de la temperature de f onctionnement du 
condenseur . 

10 on designe par 3 un organe d' interpretation des 

mesures effectuees a chaque instant par les capteurs 2. Cet 
organe d' interpretation qui regoit les donnees relevees par 
les capteurs traduit, en fonction du type de produit 
lyophilise, de la geometrie de l'appareil utilise et des 
15 conditions operatoires, la teneur en eau residuelle moyenne 
du produit en cours de deshydratation , a partir du modele 
de Stephan-Nusselt (1). 

En fin de d6 shy drat at ion , comme indique precedemment , 
le mode de transfert devient purement diffusif . 
20 Or, dans le cas d'un tel mode de transfert, le module 

de Fick (2) peut etre exprime sous une forme simplifiee. Le 
debit massique d'eau instantane quittant le produit est 
proportionnel au gradient de pression partielle de vapeur 
d'eau entre 1' enceinte de lyophilisation et celle du 
25 condenseur. 

Ainsi f 1 'organe d' interpretation 3 effectue le calcul 
du debit massique d'eau instantane quittant le produit dans 
le cas d'un mode de transfert mixte convection-diffusion, 
et dans le cas d'un mode de transfert purement diffusif, en 
30 utilisant les resultats des mesures provenant des capteurs 
2. 

L' organe 3 permet ainsi de deer ire en temps reel la 
fin de la deshydratation au moyen d'un indicateur chiffre 
dont 1'ecart par rapport h la valeur zero traduit le fait 
35 que la phase de sublimation est terminee ou non. Cet 
indicateur ne necessite aucune connaissance sur le produit 
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en cours de deshydratation ni aucun autre paramfetre que les 
trois grandeurs mesurees par les capteurs 2. 

La teneur en eau et 1 ' estimateur de fin de sublimation 
ainsi etablis peuvent etre directement transmis a 

5 l'operateur qui peut alors arreter la lyophilisation si la 
teneur en eau a atteint une valeur predetermine . II peut 
egalement modifier les conditions operatoires, notamment la 
temperature et/ou la pression, permettant de poursuivre 
1' operation , notamment par 1 'interm£diaire d'un organe de 

10 commande 5 pilotant les conditions de f onctionnement de 
1'appareil 1. 

L'op6rateur peut egalement proc£der a un autre 
traitement : 

- de nature physique : tel qu'un broyage ou une 
15 desorption pour permettre 1' extraction de l'eau fortement 

liee, 

- de nature mecanique : tel que la fermeture et le 
sertissage des flacons contenant les produits en cours de 
deshydratation , 

20 - de nature chimique : tel que 1' aspersion d'aromes, 

de colorants, de conservateurs (antioxydant par exemple) ou 
de sucres d'enrobage ; un traitement de sterilisation. 

La teneur en eau et 1' estimateur de fin de sublimation 
peuvent egalement etre directement transmis a 1' organe de 

25 commande 5 qui procede automatiquement au d£marrage d'une 
nouvelle phase de f onctionnement , lorsque la teneur en eau 
a atteint une valeur predeterminee. Cette nouvelle phase 
peut etre par exemple la procedure d'arret de 
1' installation, la modification des conditions operatoires 

30 ou un autre traitement, de nature physique, chimique ou 
mecanique. 

Les grandeurs peuvent notamment etre transmises a un 
dispositif d'affichage 4. 

On peut aussi prevoir que 1' organe d' interpretation 3 
35 effectue les comparaisons souhaitees et agisse directement 
sur 1' organe de commande 5. 
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Les proceeds selon 1' invention ont plus 
particulierement <§te decrits pour un produit en cours de 
lyophilisation mais ils sont applicables h tout autre 
proc£d6 de d£shydratation. 
5 La figure 2 represente un appareil de lyophilisation 

dit & condenseur interne. 

La reference 9 designe 1' enceinte hermetique dans 
laquelle a lieu la lyophilisation et la reference 10, les 
moyens permettant de cr£er et de maintenir le vide souhait6 
10 dans 1' enceinte 9. 

Dans 1' enceinte 9, est prevu un pifege froid ou 
condenseur 6 servant a condenser les vapeurs d'eau et un 
systeme 8 de support et de fourniture de l'energie 
thermique necessaire a la lyophilisation. 
15 Le produit 7 h lyophiliser est plac6 h l'int£rieur du 

systeme 8. 

Le dispositif selon 1' invention comprend 
essentielleinent trois capteurs 2a , 2b, et 2c et un organe 
d' interpretation 3 relie auxdits capteurs. Ceux-ci sont 
20 places a l'int^rieur de 1' enceinte 9, le capteur 2c 6tant 
dispose a proximitd du condenseur 6. 

A chaque instant, les capteurs 2a, 2b, 2c 6tablissent 
respectivement la valeur de la pression totale dans 
1' enceinte de lyophilisation 9, la valeur de la pression 
25 partielle de vapeur d'eau dans 1' enceinte 9 dans le flux de 
vapeur entre le produit 7 et le condenseur 6 et la valeur 
de pression partielle de vapeur d'eau h la surface du 
condenseur 6 et ils transmettent ces valeurs k 1 'organe 
d ' interpretation . 
30 cet organe comporte en memoire les coefficients 

permettant de relier le d6bit massique instantane de vapeur 
d'eau s'echappant du produit au logarithme du rapport des 
pressions partielles du gaz immobile au condenseur 6 et 
dans 1' enceinte de lyophilisation 9. Ces coefficients ont 
35 et6 determines lors d'une procedure initiale de reglage qui 
sera d£crite plus loin. 
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L'organe d' interpretation calcule ainsi en continu le 
debit massique d'eau instantane quittant le produit 7 et 
done la teneur residuelle en eau de ce produit. 

Parallelement, l'organe d ' interpretation 3 calcule, h 
5 partir des valeurs fournies par les memes capteurs 2a , 2b , 
et 2c", l'ecart entre 1 'expression reelle du logarithme des 
rapports des pressions partielles du gaz immobile h la 
surface du condenseur 6 et dans 1 'enceinte de 
lyophilisation 9, expression correspondant k un mode de 
10 transfert mixte dif f usion-convexion et 1 'expression 
simplifiee correspondant k un mode de transfert purement 
diffusif. Cette expression simplifiee est valable lorsque 
la fin de sublimation est atteinte. La convergence rapide 
de cette valeur vers la valeur zero est caracteristique de 
15 la fin de sublimation. 

La figure 3 illustre un dispositif selon 1' invention 
pour un appareil de lyophilisation dit a condenseur 
externe. Cet appareil dif fere du precedent en ce que le 
condenseur 6 est place dans une enceinte 11 reliee par un 
20 conduit 12 a 1' enceinte 9 contenant le systeme 8 de support 
du produit a lyophiliser et de fourniture de l'energie 
thermique necessaire k la lyophilisation. 

Le dispositif selon 1' invention comprend tou jours 
trois capteurs 2a, 2b, et 2c et un organe de verification 
25 3. Le capteur 2a est place dans 1' enceinte 9, le capteur 2b 
dans le conduit 12 et le capteur 2c dans 1' enceinte 11. 

Le fonctionnement est identique h celui decrit au 
regard de la figure 2. 

Le procede de controle de la fin de deshydratation a 
30 ete decrit pour un procede de lyophilisation- Cependant, ce 
procede est applicable a tout procede de deshydratation. II 
est base sur 1 'utilisation des modeles de Stephan-Nusselt 
et de Fick, la difference entre les valeurs de debit 
massique d'eau donnees par chacun de ces modeles, 
35 convergeant vers la valeur O lors de la fin de la 
deshydratation. 
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En ce qui concerne la position des capteurs, les 
resultats les plus satisf aisants sont obtenus de la fagon 
suivante : le capteur de pression totale est place dans 
1' enceinte, le capteur de pression partielle dans 
5 1' enceinte est place dans le flux de vapeur le plus 
homogfene (pas pres du condenseur ou du produit) et le 
capteur determinant la pression partielle a la surface du 
condenseur est, de preference, un capteur de temperature du 
condenseur qui est place directement sur le condenseur, la 
10 valeur de pression partielle etant facilement deduite de la 
valeur de la temperature du condenseur, 

Pour la mise en oeuvre du precede selon 1' invention, 
il convient de realiser une procedure initiale de reglage 
du dispositif, en relation avec l'appareil de 
15 deshydratation 1, les conditions operatoires et le produit 
7 consideres. Cette procedure est plus particulierement 
decrite pour un appareil de lyophilisation. 

Cette procedure consiste en des essais qui peuvent 
etre effectues comme suit : le produit 7 dont on connait la 
20 teneur en eau initiale est lyophilise pendant des durees 
variables, prealablement choisies par l'homme de 1'art en 
fonction de la nature du produit et des conditions 
operatoires utilisees. Les capteurs 2a, 2b et 2c mesurent 
en continu les valeurs de la pression totale de 1' enceinte, 
25 de la pression partielle de vapeur d'eau dans 1' enceinte 
entre le produit et le condenseur et de. la pression 
partielle de vapeur d'eau a la surface du condenseur. Aprfes 
arret de la lyophilisation, les teneurs finales en eau du 
produit obtenues pour les differentes durees testees sont 
30 determinees. Les valeurs des durees de lyophilisation et 
des teneurs en eau finales obtenues sont utilisees pour la 
determination des coefficients necessaires au calcul de la 
cinetique de deshydratation et qui sont memorises dans 
1'organe d' interpretation 3. Selon le degre de precision 
35 souhaite par l'homme de l'art, le nombre d' essais 
necessaire ^ 1' identification est compris entre 1 et 3 par 
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nature de produit et par condition operatoire de la 
lyophilisation . 

Ainsi, le reglage est effectue pour un appareil donne, 
en fonction du produit a traiter et des conditions 

5 op^ratoires utilises. 

On peut souligner que le proced£ selon 1' invention 
peut facilement etre mis en oeuvre dans des installations 
existantes. En effet, par exemple dans les installations de 
lyophilisation, sont generaleroent pr^vus deux types 

10 de capteur : un capteur xnesurant la pression totale de 
1' enceinte et un capteur mesurant la temperature du 
condenseur (dont on peut deduire la pression partielle de 
vapeur d'eau a la surface du condenseur). II suffit done de 
prevoir un capteur pour la mesure de la pression partielle 

15 de vapeur d'eau entre le produit et le condenseur. 

Les figures 4 et 5 illustrent, pour deux types 
d'essais, les resultats fournis par le precede et le 
dispositif selon 1' invention. 

La figure 4 est relative a la lyophilisation sous une 

20 pression 100 Pa de 25 flacons en verre contenant 5 ml de 
lait demi-ecreme prealablement congeles a -20 *C et places 
sur une plaque chauffde a 50 °C. 

Les croix representent la cinetique de deshydratation 
observee exp^riroentalement par collecte r^guliere des 

25 echantillons sous vide et pesee de ceux-ci. 

La courbe en trait plein represente le modele 
cinetique de deshydratation eiabore par 1'organe 
d' interpretation apres la procedure pr£alable de r#glage et 
la courbe en trait pointille, la variation de l'estimateur 

30 de fin de lyophilisation. 

La figure 5 est relative a la lyophilisation sous une 
pression de 50 Pa de 52,9 g de rondelles de banane 
prealablement congelees a -80 *C et placees en vrac sur une 
plaque chauffee a 60 °C en plateaux separes contenant chacun 

35 environ 26,5 g de produit. 
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Les croix representent la cin^tique de d^shydratation 
observee exp£rimentalement par collecte des £chantillons 
sous vide et pesee de ceux-ci . 

La courbe en trait plein represente le module 
5 cinetique de d^shydratation elabor£ par l'organe 
d' Interpretation apres la procedure prealable de reglage, 
et la courbe en trait pointille, la variation de 
1 ' estimateur de fin de lyophilisation. 

Ces figures montrent que le proc£de selon 1' invention 
10 permet de controler, de fagon precise, la teneur en eau 
d'un produit en cours de lyophilisation et de determiner , 
de fagon automat ique , la fin de la lyophilisation. 

De plus, le tableau 1 montre comment la presente 
invention peut etre utilisee pour ameiiorer la 
15 lyophilisation. L'exemple a trait a la lyophilisation du 
champignon de Paris (Agaricus Bisporus) pour lequel le taux 
residuel en octene-l-ol-3 peut etre consider^ comme 
representatif de la perte d'ardmes subie par le champignon 
de Paris au cours du traitement. Ainsi, plus le taux 
20 residuel en octene est important, meilleure est la quality 
en aromes du champignon lyophilise. 

Le tableau 1 regroupe les resultats de six essais 
effectues dans des conditions operatoires differentes, 
Cependant f dans tous les essais, le taux residuel en eau 
25 est identique. 
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N°Essai 


Conditions 
operatoires 


Taux de residuel 
en octene-l-ol-3 
(produit congel€ «= 
100 %) 


Duree de 
lyophilisation 
<h> 


El 


60°C/5 Pa 


28,4 


16 


E2 


60°C/50 Pa 


16,9 


14 


E3 


60°C/100 Pa 


8,7 


12 


E4 


25°C/100 Pa 


10,9 


20 


E5 


90°C/100 Pa 


9,5 


10 


E6 


90°C/5 Pa 
jusque 50 % 
d'eau puis 

60 c C/50 Pa 


30,1 


10 



20 Les r^sultats montrent que l'on obtient des taux 

residuels en octene-l-ol-3 differents selon les conditions 
operatoires et des durees totales de lyophilisation 
£galement variables, pour une meme teneur en eau finale. A 
conditions operatoires f ixees , le taux residuel maximal 

25 observe correspond & 28,4 % dans l'essai El pour une dur6e 
de 16 h de lyophilisation. En utilisant un changement des 
conditions operatoires de lyophilisation a une teneur en 
eau moyenne du produit voisine de 50 %, on montre dans 
l'essai E6 qu'il est possible d'obtenir un taux residuel de 

30 30,1 %, pour une duree de lyophilisation de 10 h. 

Ainsi, les conditions operatoires de l'essai E6 permet 
d'obtenir a la fois un gain, en ardmes et un gain 
energ6tique. 

Le procede selon 1' invention, en assurant le suivi de 
35 la cinetique de deshydratation, permet done de modifier les 
conditions operatoires pour limiter au maximum la perte 
d' ardmes. La seule ro^thode connue aujourd'hui qui pourrait 
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etre utilsee dans ce sens est la methode par pesee. Or, 
comme cela a ete souligne precedemment , cette methode ne 
peut pratiquement etre mise en oeuvre que dans une 
installation con<?ue a cet effet. II est tres difficile de 

5 modifier les installations existantes dans ce but. 

Les signes de reference inseres apres les 
caracteristiques techniques mentionnees dans les 
revendications , ont pour seul but de faciliter la 
comprehension de ces dernieres, et n'en limitent aucunement 

10 la portee. 
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REVINDICATIONS 

1. Proc£d£ de contrdle de la teneur en eau d'un produit 
en cours de deshydratation dans un appareil de lyophilisation 
comprenant des xnoyens pour condenser les vapeurs d'eau, 
celles-ci s • Schappant dudit produit vers lesdits moyens pour 
condenser, caract£ris6 en ce qu'il consiste a determiner, de 
faq:on continue, la teneur en eau k partir de la valeur du 
dfebit massique de vapeur d'eau s f 6chappant du produit, leguel 
est place dans une enceinte de lyophilisation (9) , cette 
valeur §tant determinee a partir de la mesure des valeurs de 
pression totale de !• enceinte de lyophilisation (9) et des 
pressions partielles de vapeur d'eau dans le flux de vapeur 
entre ledit produit (7) et lesdits moyens (6) pour condenser 
les vapeurs d'eau et a la surface desdits moyens (6), une 
procedure de reglage effectuee initialement ayant £tabli, pour 
le produit en cause, la relation entre ces diff^rentes 
valeurs* 

2. Procede de detection de la fin de la deshydratation 
d«un produit, caract^rise en ce qu'il consiste a 6tablir les 
valeurs de la quantite de vapeur d'eau s'Schappant du produit 
d'une part, selon un mode mixte convection-diffusion valable 
au cours de la deshydratation et d' autre part, selon un mode 
purement diffusif valable a la fin de la deshydratation et a 
determiner 1 1 ecart entre ces deux valeurs, la fin de la 
deshydratation etant atteinte quand cet 6cart est voisin de la 
valeur 0. 

3. Procede de detection selon la revendication 2 
caract&rise en ce que ledit produit (7) etant en cours de 
lyophilisation dans un appareil de lyophilisation (1) 

30 comprenant une enceinte (9) dans laquelle est plac6 le produit 
et des moyens (.6) pour condenser les vapeurs d'eau, les deux 
valeurs de la quantite de vapeur d'eau s'echappant du produit 
sont diterminees a partir de la mesure des valeurs de pression 
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totale de 1« enceinte de lyophilisation (9) et des pressions 
partielles de vapeur d'eau dans le flux de vapeur entre ledit 
produit (7) et lesdits moyens (6) pour condenser les vapeur s 
et a la surface desdits moyens (6), la fin de la sublimation 
etant atteinte lorsque l'ecart entre les deux valeurs est 
voisin de la valeur O. 

4. Dispositif convenant a la mise en oeuvre du procede de 
contr61e selon la revendication 1, caracterise en ce qu'il 
comprend trois capteurs (2a, 2b, 2c), le premier (2a) 
detectant la pression totale dans 1' enceinte de lyophilisation 
(9), le deuxieme (2b), la pression partielle de vapeur d'eau 
entre le produit (7) en cours de lyophilisation et les moyens 
(6) pour condenser les vapeurs d'eau et le troisieme (2c), la 
pression partielle de vapeur d'eau a la surface desdits moyens 
(6), ainsi qu'un organe d' interpretation (3) relie a ces trois 
capteurs (2a, 2b, 2c) et determinant le debit massigue 
instantane de vapeur d'eau s'echappant du produit a partir des 
valeurs mesurees par lesdits capteurs, ledit organe pouvant 
ainsi determiner, de facon continue, la teneur en eau a partir 
20 de la valeur du debit massique d'eau s'echappant du produit. 

5. Dispositif selon la revendication 4, caracterise en ce 
qu'il est relie a un organe de commande (5) de l'appareil de 
lyophilisation (1) . 

6. Dispositif convenant a la mise en oeuvre du procede de 
25 detection selon la revendication 2, caracterise en ce qu'il 

comprend des moyens determinant les valeurs de la quant ite de 
vapeur d'eau s'echappant du produit d'une part, selon un mode 
mixte convection-diffusion valable au cours de la 
deshydratation et d' autre part, selon un mode purement 
3 0 diffusif valable a la fin de la deshydratation, ainsi qu'un 
organe d' interpretation (3) determinant, en continu, l'ecart 
entre ces deux valeurs, le moment ou cet ecart atteint 
sensiblement la valeur 0 correspondant a la fin de la 
deshydratation . 
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7 . Dispositif convenant a la mise du procede selon la 
revendication 3, caracterise en ce qu'il comprend trois 
capteurs (2a, 2b, 2c) , le premier (2a) detectant la pression 
totale dans 1« enceinte de lyophilisation (9), le deuxieme 
5 (2b) , la pression partielle de vapeur d f eau entre le produit 
(7) en cours de lyophilisation et lesdits moyens (6) pour 
condenser les vapeurs d'eau et le troisieme (2c), la pression 
partielle de vapeur d'eau a la surface desdits moyens (6) f 
aihsi qu'un organe d 1 interpretation (3) relie a ces trois 
10 capteurs (6) et determinant I'ecart entre les valeurs de la 
quantite de vapeur d'eau s'echappant du produit (7) vers 
lesdits moyens (6) selon d'une part, un mode mixte convection- 
diffusion, valable en cours de sublimation et d 1 autre part, un 
mode purement diffusif , valable a la fin de la sublimation, le 
15 moment oH cet ecart atteint sensiblement la valeur 0 
correspondant a la fin de la sublimation. 

8. Dispositif selon l'une des revendications 6 ou 7 , 
caracterise en ce qu'il est relie a un organe de commande (5) 
de 1'appareil de deshydratation (1) qui, lorsque la teneur en 
20 eau a atteint une valeur predeterminee , procede automat iquement 
a une nouvelle phase de f onctionnement , notamment la procedure 
d' arret de 1' installation, une modification des conditions 
operatoires ou un autre traitement, de nature physique, 
chimique ou mecanique. 
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